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論 文 内 容 要 旨
第1章 序 論
近年にみ られる高度情報化社会の急激 な発展 によ り、大容量ス トレージデバイスとしてハー ドデ ィスク ドライブ
(HDD)への期待は非常に高まっている。HDDの高記録密度化のためには、記録媒体上の トラック幅の縮小に伴った再
生ヘ ッド素子の極微細化が必須 とな り、そのためには高い感度を示すスピンバルブ(SV)型トンネル磁気抵抗(TMR)素子
の面積抵抗RAの 低減 とPinned層磁イ匕方向の安定化が必要不可欠 となる。そこで本研究では、低RA化 の検討 として
大きな鱇 鰍 変化率酬 を示すCbFeB/]V[gOICoFeB"IIMR素子において行い、またPinned層安定化にりいて、
大きな一方向異方性定数 峨 と高いブロッキング温度を示す反強磁性材料L12型規則合金Mn31rの、ボ トムピンタイプ
のSV型 再生ヘ ッ ドへの応用の可能性検討、またL12M衄rが示す 蹟 の更なる増大化の検討を行った。
第2章 自然酸化法によるA田roバ リア層を用いた トンネル磁気抵抗素子の低抵抗化
本章では、 トンネルバ リア層として 自然酸化プロセスにて作製 した(Alloo抽0を用いて、TMR素 子の低RA・高
皿 比化を検討 し、またバ リア品質(バ リア欠陥)を 定量イけ ることで、バ リア品質と㎜ 触 の関連性にりいて
考察 した。バ リア品質の定量化の手法として、素子抵抗のバイアス電圧依存性を複数個の素子において測定すると素子
破壊電圧が閾値電圧(～600mV)に対して二つに分離される。低電圧側での素子破壊はバ リアピンホール起因、高電圧側
はintrinsicな絶縁破壊であると解釈 されていることを考慮し、全素子に対する高電圧側で破壊 した素子の割合をYield
と定義 した。このYieldのHf組成依存性の検討から、Hf組成17at.%でYieldは最大値を示 し、従ってHf添加により
バ リア欠陥が低減することがわかった。 これは、被酸化AIHf合金の結晶構造がアモルファス化 し自然酸化による酸f匕
均一性が向上 したためであると考えられる。同じくHl)17at.%でMR比は最大値をとり、またRA=20Ωμm2での被酸
化AIHf膜厚は純Alに比べて薄 くなった。以上の結果か ら、Hf添加によりバ リア欠陥が低減すること、バ リア欠陥の
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[[1減により高いMR比 とバ リア膜厚の薄層化が可能であることが明らかになった。したがって、今後の低RA・高MR
比の両立のためには トンネルバ リア層のバ リア欠陥低減が必須であり、A正lf()トンネルバ リアが有効な手段の一つで
あることが明らかになった。
第3章CoFeB電極およびMgOバ リア層を用いた トンネル磁気抵抗素子におけるボロン(B)のトンネルバ リア層への
影響
鱆 では、CbFeB/MgOICIoFeB一㎜ 素子におiナる、CoFeBの繍 匕に伴5MgOバ リア層への嫩Bと バ リアピ
ンホール密度 との関連性について検討 し為 バ リア欠陥であるピンホール密度は、第2章 で定義 したYieldの素子サイ
ズ依存性をボア ソン分布でフィッテ ィングすることで算蹠 ボ トムピンタイプの ㎜ 囎 膜において、Fig.1の
ようにフリー層CoFeB上のキャップ層材料がTaの場合、Ruキャップに対 して ピンホール密度は増大 した。350℃の
熱処理を施 したMgOICoFeB/キャップ層(Ta,Ru)の三層膜の二次イオン質量分析侶IMS)により、「rtiiキャップはRuキ
ャップに比べて、キャップ層中へのB拡 散が抑制される反面、Mgt)層中へのB拡 散量が増加 したことから、Ta、Ru
によるピンホール密度の違いはMgO層 中への拡散B量 の違いに起因 し、っまりMgO層への拡散Bは ピンホール とし
て作用する可能性が示唆 された。また、フリー層CoFeBの膜厚および濃度の増加で、同様にピンホール密度は増加 し
た。したがって、今後の低RA化 に向けたピン
ホール(バリア欠陥)の低減には、例えばRuの よ
うなMgO層へのB拡 散を増大させないキャッ
プ層材料の選択、およびCQFeB層に含まれるB
量の低減が有効 であることが明らかになった。
また、MgO層へのB拡 散経路 と活性化エネル
ギーの考察か ら、BはMgO層 の結晶粒界へ優
先的に拡散する可能性が示 されたことから、拡
散先であるMgO層 の結晶粒界の低減 もピンホ
、ル低減には有効であることが示 された。
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樟 では、CoFeBAM[gO!CbFeB・㎜ 素子での低M・ 高rm比 化のため、MgO真空中繍 プロセスによ磁 ネ
ルギ』の付与でMgOバ リア層の(001)結晶化促進の検討と、それによるTMR特性への効果を検討 した。真空 中加熱を
施したMgOバ リア層の高分解能TEM観 察から、これまで困難であった4原 子層厚のMgO層 の高い結晶性 と、面内
結晶粒径の増大化が見られた。再生ヘッ ドへの適用を考慮 した、磁歪低減のためCoFeBINiFe積層フリー層 としたボ
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トムピンタイプのTMR素 子に対 してMgO真 空中
加熱を施すことで、Fig.2のようにRA<1ΩFun2の低
RA領 域 でMR比 の 増 大 化 を 実 現 し 、
ITbitiinch2(「m)psDに必 要 なMRス ペ ッ ク 、
RA<0.5Ωμm2、MR比>60%を達成 した。また、真
空中加熱プロセスによりピンホール密度が半減 し、
第3章 でのMgO結 晶粒界低減による拡散B量 の減
少 の考察を支持する結果となった。以上の結果か ら、
MgO真空中加熱はMR比 の増大 とピンホール密度
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の低減を同時に実現可能なプロセスであり、今後の低RA
化に向けた非常に有効な手段の一つであることが明らかになった。
第5章L12型 規則合金Mn31rのスピンバルブ型 トンネル磁 気抵抗素子における反強磁性材料へ の応用
本章では・非常に大きな 蹟 と高いブロッキング温度 を示す反強磁性材料L12-M]n31rの再生ヘッ ドへの応用のため、
極薄下地層上でのL12規則相の形成 と、積層フェリ構造をもつ再生ヘッ ドへの適用を検討 した。2㎜ のNiFe下地層に
おけるMnJr膜厚10㎜ での検討の結果、Arスパ ッタガス圧2.OPa、基板加熱温度200℃のMn'lr成膜条件に対し、
320℃の熱処理温度で1.Oerg/cm2の大きな 孟 と350℃の高いブロッキング温度が得 られ、X線 構造解析か らL12規則
層の形成が鰡 さ紘 このように胤 たL1曲 醜 ㎜ 離 ヘ ッ ドへ齟 した髞Fig3の ように従来の不
規則型Mnlrを用いた素子幅60皿1の再生ヘ ッドでは素子温度の上昇 とともにPinned層不安定化によるヘ ッドノイズ
の急激な増大が見られるのに対 し、ヘ ッドノ
イズ増加が大幅に抑制 された。本研究により、
L12・M衄rによる大きな交換磁気異方性 と高
いブロッキング温度 によるPinned層安定化
が実ヘ ッドで実証 された。以上の結果から、
素子微細化でのP血1ed層安定化の実現のた
めには、L12・Mh31rは有望な反強磁性材料の
一っであることが明 らかになった。
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本章ではL12'Mn31rの更な る 孟 増大化 を 目的 として、極薄C()。Feiooi[(x>80)層をL12'Mn31r/bctrCα6sFess積層界
516
面 に 挿 入 す る こ と で の 1.4
bccrC(biFeiooiKx>8①の実現 に よる 孟 増 大oWithCogeFeioinserti。nlayer
120Withoutinsertionlayer
化の可能 性 を検討 しtCeまず ・本研 究で用1
ぐ
いた(:Q・FeIOOx合金薄膜の結晶構造のCo巳o .8脅
繊 依存性の㈱'ら ・およそ醐 成 飽6・
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L12・MnsllrrlCchEFIeioorc交換結合膜 における020406080100
CocontentinCo.Feloo望(at.%)孟 のC
o組成依存性の検討 の結果、(h組成
Fig.4Lh・1M瞳ノCotFeiochetCo65Fe3s交換結合fi莫
>72at・%で急激な 孟 減少傾向が見られ・CoiFeioo:cに おける 返 のCo組成依存性
合金でのCo組成増加に伴 うfec構造への相変化 と
強い相関が示唆 された。そこで、Co組成:65～98at%のC(hEFei〔mを0.5nlnの膜厚でL12-IVin31rlCo6sFess積層界面に
挿入 した ところ、Fig.4のようにCo>Mat.%で。辰は増加 し、最大1.2e㎎メ㎝ 、2が得 られ た。L12・Mmb/C(瑠Fess交換結
合膜の最大の,,,lkに対 して1.2倍、Co組成:98at.%で比較すると6倍 もの飛躍的な増大を示 し、高分解能TEMに よる
構造観察の結果、こうした 疎 増大化は極fiCcbcFeiooT(x>80)挿入層の ㎞ 化に因ることが明 らかになった。また、
孟 の熱処理温度依存性の検討の結果、これまでのL12・M曲ノCo66Ee3s交換結合膜で大きな 孟 を得るには350℃と高い
熱処理温度が必要であったが、極薄C(biFeiocix(x>80)層挿入により270℃の熱処理温度でも1.Oergl㎝m2の大きな 孟
が得 られ、高温熱処理が困難な磁気ヘ ッドプロセスへの適合性が高い ことが示 された。
本章 による 孟 増大化 の素子微細化への寄与 として、孟 ←1.2erglern、2)は不規則型Mnh〈aO.4erglcm2)に比べて3.0倍
の異方性エネルギーが得 られたことか ら、磁化の安定性の議論で用いられ る&・VlkB・T(&:異方性定数、V:体積、
島:ボ ルツマン定数、T:絶対温度)を孟 で表現 した峨 ・3伽 ・T(S:素子面積)に当てはめると、素子面積Sは3分
の1倍 の縮小が許容 され、再生素子幅 としては寸「3分の1倍 の微細化が可能 となる。第5章 で示された、再生素子幅
60nmが不規則型]Ndnlrの限界であると考えると、本研究により1TtrpSi級の素子微細化の可能性が示 された。
第7章 結 論
本研究により、低 踏 化に向けた高いMR比 の導出およびバ リアピンホールの低減 と、微細素子でのPhmed層安定
化が実証 され、1TbpSi級の超高密度記録の実現の可能性が示 された。
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論文審査結果の要旨
ハー ドデ ィスク装置(HDD)において1Tbitiinch2(Tbpsi)級の超高密度記録を実現するためには、再生
ヘ ッ ド素子面積の微細化が必要不可欠である。しか しなが ら・スピンバルブ型 トンネル磁気抵抗(TMR)
素子の微細化は・素子抵抗の増大 と磁化固定層(ピ ン ド層)の 安定性劣化 のため・再生ヘ ッド特性の低
下を招 く。著者は この問題に対 して・低い面積抵抗(RA)と高い トンネル磁気抵抗変化率(TMR比)
の両立化、およびピン ド層 の安定「生向上のための反強磁性/強 磁性積層膜の交換磁気異方性の増大にっ
いて検討 し・lTbpsi級の再生ヘ ッド性能を満たすTMR素 子を開発 した。本論文はその研究成果にっ
いてま とめた もので、全文7章 よりなる。
第1章 は序論である。
第2章 では・自然酸化法で形成 した(A11.xHf.)Oyトンネルバ リア層 を用いたTMR素 子のRAとTMR
比の関係、およびブ レイクダウン電圧か ら見積 もったバ リア欠陥のHf組 成依存性 について記述 してい
る・低RAと 高TMR比 の両立にはバ リア欠陥の抑制が必須であ り、17at.%のHf添加による被酸化金属
層のアモル ファス化が均一酸化をもたらすこと、お よびそれ にともないバ リア欠陥が低減 され ることを
明 らかに した。
第3章 では・CoFeB電極 とMgOバ リア層を用いたTMR素 子における低RA時 のバ リア欠陥の顕在化
に関 して、CoFeBからのMgO層 中への拡散Bに よるピンホール欠陥の生成について議論 している。
CoFeBの結晶化に伴 うMgOバ リア層へのB拡 散を実験により明 らかに し、フリー層CoFeBのB含有量
の低減およびキャップ層材料最適化に よるMgO層 中へのBの 拡散の低減によって、ピンホール欠陥密
度 が制御できることを見出 した。 これは磁性材料工学上有益な知見である。
第4章 では、TMR素子の低RAと 高TMR比 の実現方法 として、極薄のMgOバ リア層の成膜プロセ
スにっいて検討 している。 これまで困難 であった膜厚0.8㎜のMgOバ リア層の(001)配向結晶化を、
その場真 空中加熱法によ り実現 し、2ΩFm2の低RA領 域で、従来比2.5倍以上の飛躍的なTMR比の増
大化に成功 し、200%超のTMR比 を得た。本方法を適用 した再生ヘ ッ ド素子で1Tbpsiの記録密度の実
現に必要 とされる05Ωμm2のRAと60%のTMR比を達成 し、同時に本方法 はMgO層 のピンホール密
度 も半減 させ る効果を明らかに した。本結果は、磁気記録工学上非常に有用な知見である。
第5章 では、ピン ド層安定化に対 してLl2型規則合金Mn31rの再生ヘ ッ ドへの応用を検討 している。
成膜条件お よび熱処理温度の最適個 こより2㎜ の極薄下地層上でもL12規則相 を形成 させ ることに成
功 し、交換磁気異方性エネル ギー(.IK)は従来比2.5倍の1.Oerg/cm2、ブロッキング温度は50℃高い350℃
を実現 した。このLl2-Mn31rをMgOをバ リア層 とす る再生ヘ ッ ドに適用 した結果、ピン ド層磁化の安定
性の向上にともな うヘ ッ ドノイズの著 しい低減が認められた。
第6章 では、L12-Mn31r/Co65Feユ5積層界面への極薄C(liFeioo-、(x>80)層の挿入による更なるJKの増大に
ついて検討 している。ヘ ッ ド製造プロセスに適合 した320℃の熱処理によって、挿入 したCo。Feioo-、(x>80)
層がfcc構造からbcc構造へ と相転移す る結果、■Kが最大1.2erg/cm2まで増大す ることを見出 した。本
結果 は、前章の結果 と合わせ、lTbpsi級の極微細TMR素 子のピン ド層磁化の安定化を実現 したもので
あ り、磁気記録工学上有用な知見である。
第7章 は結論である。
以上要するに本論文は、MgOをバ リア層 とす る再生ヘ ッ ド素子における低RAと 高TMR比 の両立
を実現 し、30nmサイズの超高密度HDD用 極微細再生素子 におけるピン ド層の優れ た安定性 を検証し
た ものであ り、電子工学および磁気記録工学の発展に寄与するところが少 なくない。
よって、本論文は博士(工 学)の 学位論文 として合格 と認める。
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